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1. 緒言 

MEMS等に使われる代表的な圧電材料の多くは鉛を含むため、鉛を含まない圧電材料の開発が

進んでいる。近年、In3+添加 BaZrO3をはじめとするいくつかのプロトン伝導性酸化物が、水蒸気

が溶解することで大きな電歪効果を示すことが発見された[1]。結晶中のプロトンの挙動と格子歪

みの関係を調べるためには、結晶粒界がホッピングに与える影響や格子歪みの結晶方位依存性を

調べることが不可欠である。しかし、これらを単結晶で調べた例はなく、大きな電歪効果のメカ

ニズムの詳細は明らかになっていない。そこで本研究では、粒界が少ないエピタキシャル膜を創

成し、水蒸気溶解による格子歪みと電歪特性を測定することを目的とした。 

2. 実験方法 

SrTiO3(001)基板上に下部電極として膜厚 30 nm の SrRuO3膜

と膜厚 3.0 µmのプロトン伝導性酸化物 BaSn0.6In0.4O2.8 (BSI)膜を

パルスレーザー堆積法で作製した。その後、水蒸気溶解処理と

電子ビーム蒸着法による半径 100 µm の Pt 上部電極の作製を

行った。SrRuO3と BSIの構造評価には X線回折法 (XRD)と反

射高速電子線回折法 (RHEED)を、BSIの微細構造の観察には走

査型電子顕微鏡（SEM）を用いた。上部電極内の BSIの格子定

数を評価するために、コリメータで入射X線を絞ってXRD 2θ/ω

スキャンを行った。BSI の格子ひずみの電場応答については、

BSIに静的な直流電場を印加しながら、XRD測定を行った。 

3. 結果及び考察 

図 1 に BSI/SrRuO3/SrTiO3(001)における BSI {101}面および

SrTiO3{101}面の XRD φ スキャンの測定結果を示す。両者とも

に 4 回対称のピークが確認されたことから、 BSI は

SrRuO3/SrTiO3(001)上に cube-on-cube でエピタキシャル成長し

たことが明らかになった。また、SEMによる微構造観察から、

BSI に明確な粒界がないことを確認した。図 2 に水蒸気溶解処

理前後の XRD 2θ/ωスキャンの測定結果を示す。BSI 002のピー

クは水蒸気溶解後に低角側にシフトし、水蒸気溶解によって格

子にプロトンが取りこまれて格子定数が増加したことが示唆さ

れた。上部電極作製後に水蒸気溶解処理を行った試料と比較し

て、上部電極作製前に水蒸気溶解処理を行った試料の方が BSI

の格子定数は大きく、プロトン濃度が高いことが示唆された。

また、水蒸気溶解処理を行った試料に対して静的な電場を印加

しながら 2θ/ωスキャンを行った結果、電場の方向によらず BSI

の格子定数が減少し、負の電歪効果を示す可能性が示唆された。 
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図 2  BSI/SrRuO3/SrTiO3(001)

における水蒸気溶解処理前後

の 2θ/ωスキャン. 

図 1  BSI/SrRuO3/SrTiO3(001)

における{101}面のXRD φスキ

ャン. 
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